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要旨 第 - 次日本南極地域観測隊で，超微小粒子の粒径分布とその揮
発特性の連続観測を実施した．夏季には超微小粒子のほとんどは揮発性粒子
で，硫酸，メタンスルホン酸，硫酸塩で構成されていた．夏には超微小粒子
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域の非揮発性粒子の割合は だったが，冬季には を超すこともあっ
た．冬季の超微小粒子のほとんどは海塩粒子であり，海氷上で組成分別をし
た海塩粒子も含まれていた．南極大陸内陸部上空から昭和基地（沿岸部）に
空気塊が輸送される時には，冬季にも揮発性粒子の割合が減少していた．
は じ め に
数でみれば大気エアロゾル粒子のほとんどは，超微小粒子域（ ?＜ ）に分布して
いる．超微小粒子数濃度は （ ）濃度を計測する方法で，昭和基地
（林ほか， ）に加え， 基地（ ）や 基地
（ ）などでモニタリング観測が行われている．いずれの基地の観測結果でも
夏季に数濃度が極大となり，冬季に極小となる季節変化を示していた（
林ほか， ）．
夏季南極域の超微小粒子の多くは，前駆ガス（ ? ?）からの新粒子生成により，
大気中に供給されていると?えられている．これまでの観測から，南極域でのエアロゾル
前駆物質は，南極大陸周辺海域での海洋生物活動起源のジメチルサルファイド（ ）か
ら酸化生成した ? ?や有機物であることが示唆されている（
）．南極域では粒子数濃度が低く，日射の散乱・吸収による直接的な
気候への影響は無視できる程度である（ ）．しかし，大気中に存在する超微
小粒子は吸湿することで活性化し，雲凝結核（ 以下， ）
として機能する能力を有するため， （ ）や （ ）が示し
たように，間接的に気候影響をしている可能性もある．海洋生物活動―エアロゾル―雲―気
候影響の関係については，現在でも注目され，夏季南極周辺海域で観測が行われている
（ ）．
超微小粒子の数濃度以外の物理特性として，粒径分布の計測も実施されることがある．
最近では，夏の新粒子生成現象を捉えるために 基地（ ），
基地（ ）で超微小粒子の粒径分布が観測されている．南
極での，超微小粒子の粒径分布の季節変化計測例は極めて少ない（ 長田ほか，
）． 濃度の季節変化は冬季に極小となるが，冬季でも数百 ??を超すまで増加する
例がしばしば観測される． （ ）により，冬季の 濃度の増加は海洋性気塊の輸送
時に観測されることが示唆されているが，冬季の超微小粒子のソースについてはよく?察
されていなかった．
超微小粒子は粒径が小さいため，その組成に関する情報を得ることは非常に困難である．
一般に“ ”で生成する粒子の成分は比較的揮発性が高く，海塩粒
子のような一次粒子の揮発性は低い．超微小粒子の化学成分に関する情報を間接的に得る
ため，粒子の揮発特性を測定する方法がよく取られる（
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）．本研究では超微小粒子の粒径分布とその季節変化を理解するために，粒径分
布の連続観測（長田ほか， ）に加え，超微小粒子の揮発特性の連続観測を第 - 次
日本南極地域観測隊で実施した．
観測・分析
大気エアロゾルの連続観測は，南極昭和基地（以下，昭和基地）で実施した．エアロゾ
ル観測に使用する測器は，清浄大気観測室に設置した．大気の取り込み方法や清浄大気観
測室の詳細は， （ ）， （ ）に述べられている．地上での
（ ?＞ ）濃度はモニタリング観測で使用されている
（ ）データを使用した． データの計測時間分解能は 分である．
極微小粒子域（ ? - ）の粒径分布を得るために， （
）を使用した．極微小粒子域の揮発粒子成分と非揮発性粒子
成分の観測のため， （ ）の （ ）
に大気を導入する前に昇温デニューダーを設置した．昇温デニューダーを取り付けた
（以下， ）では，図 に示したように室温， °， ° の各温度で粒径分
布を計測するようにした．南極ではエアロゾル数濃度が極めて低いため，昇温プログラム
では各温度域でのデータ積算時間を 時間とした． の昇温プログラム サイクル
にかかる時間は 分である． の計測粒径範囲は， - である． ，
共に， 粒径分布データスキャンにかかる時間を 分に設定した．外気温と室温（
° 前後）の差が大きく， ， に導入する時点で大気は乾燥状態（低相対湿度）
となっているため， ， に導入する前にドライヤーを入れていない．
風の弱い時，基地主要部から風が吹く時，観測室の卓越風向風上側（海氷上）で雪上車
図 計測のデニューダー温度設定
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が走行する時には，局所汚染データが含まれる可能性がある．汚染データを削除するため，
汚染に対して感度の良い 濃度データと風向風速データを使用した．基地主要部からの
汚染の起こりうる風向（ - °）時のデータはすべて分析の対象外とした．局所汚染デー
タでは 濃度が著しく増加するため， 濃度の 分平?を取った時の標準偏差の変動
が 以上のデータも取り除いた．荒天時には汚染源のない卓越風向側から風が吹くが，
濃度の標準偏差の変動が＞ となることもあるので，卓越風向や非汚染地域側から吹
く風で風速が を超えるデータは削除せず，分析対象とした．汚染データの取り扱い
についての詳細は， （ ）に述べた．
化学分析用のエアロゾル粒子試料は， 段式 とバックアップフィル
ターを使用して捕集した．局地汚染の大気吸引を避けるため，ウィンドセレクターを使用
し，清浄な大気が流入している時にのみ大気吸引をするようにした．試料交換は 日ごと
に行い，得られた試料はポリプロピレン製の密閉容器に入れ，分析まで冷凍保管をした．
分析手順は （ ）に準拠した．
結果と?察
超微小粒子の粒径分布と揮発特性
夏季の粒径分布と粒子の揮発特性
図 に，夏季に得られた超微小粒子の粒径分布の一例を示す．室温での粒径分布は，
の粒径分布を若干過小評価していたが， と の粒径分布のパターンに
大きな差は得られなかった． ° スキャンの の粒径分布では， ?＞ （微
小モード）で粒子数が著しく減少し，超微小粒子モード（ ? - ）では分布が粒径
図 年 月 日に室温， °， ° で計測された粒径分布の一例
° °
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の小さな方へずれていた．超微小粒子モードの変化は，夏季によく観測されていた．この
粒径分布の変化は， ° の昇温で揮発性物質が揮発することにより起きているのだろう．
° スキャンでは，ほとんどの粒子が揮発していた．本研究では， ° 昇温でも残存す
る粒子を「非揮発性粒子」と定義する．
図 に， と 計測から得られた積算粒子数濃度比と昇温温度の関係を示す．
室温 ° までは濃度比がわずかに減少する変化を示していたが， - ° で大きく減
少していた． ° での濃度比はいずれも＜ となっていたため，揮発性粒子と非揮発性
粒子を分けるには ° で充分だろう． - ° で著しく揮発する特性は，昭和基地（
），南極沿岸海洋域（ ），海洋境界層（
）で観測された揮発特性と類似していた．
夏季には ???と ? ??の濃度が超微小粒子域でも増加していた（
）． ??と ???のモル濃度比は，夏季に より大きくなることが多かっ
た（図 ）．そのため，夏季の超微小粒子の平?的な組成としては， ? ? 粒子や ? ?
粒子ではなく， ?? ?や ? ?に近い粒子が多く存在していることが?えられ
る．
? ?や ? ? は， ° 以下でほとんどが揮発する特性を示す（
）．一方， ?? ?や ? ?は， - ° あたりで大きく揮発する特性を示す
（ ）．図 で得られた揮発特性， ??と ???
のモル濃度比（図 ）から， ° 前後での大きな変化は ?? ?や ? ?の揮発に
図 各温度における非揮発性粒子の割合
-
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よる変化であることが示唆される．
冬季の粒径分布と粒子の揮発特性
図 に，冬季に得られた粒径分布を示す．室温では夏季の粒径分布と同様に， と
の粒径分布のパターンは類似していた．夏季に得られた粒径分布（図 ）とは異な
り， ° のスキャンでは超微小粒子モード（ ? - ）の粒径変化は大きくなかっ
た． ° スキャンでは， ° での粒径分布と比べるとわずかに数濃度が下がっていたが，
ほとんどの粒子が残存していた．本研究では， ° の環境下でも残存する粒子を「非揮発
性粒子」としているため，海塩粒子，スス粒子，土壌粒子は非揮発性粒子として分類され
る．人間活動や陸域に起源のあるスス粒子や土壌粒子が，超微小粒子の大半を占めている
図 エアロゾル（ ?＜ μ ）中の ??と ???の濃度比の季節変化
???濃度は ?濃度を指標として標準海水組成比（ ）を用いて計算した．
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図 年 月 日に，室温， °， ° で計測された粒径分布の一例．
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ことは?えにくい．超微小粒子域の非揮発性の成分については， 節で詳細を?察する．
非揮発性粒子の季節変化
非揮発性粒子の割合を求めるため， （ °）データと同時刻に得られた （室
温）データから得られた積算粒子数濃度の比を求めた．図 で示したように の計測
を若干過小評価していたため， データを基準にして データの補正をした．非
揮発性粒子の割合を求める積算粒子数濃度は， と データの両方がある ?
- の積算値である．
図 に，非揮発性粒子の割合と， ?＜ μ のエアロゾル粒子成分の割合の季節変化を
示す．図 で示したように，夏季は非揮発性粒子の割合が低く，揮発性粒子が多くを占め
ていた．揮発性粒子が卓越する状況は 月中旬~ 月上旬まで続いた． 月中旬~ 月上旬
までは非揮発性粒子が卓越しており，非揮発性粒子の割合が を超えることもあった．
また，冬季でも夏季同様に非揮発性粒子の割合が まで減少することがあった．冬季の
揮発性粒子の割合が増加する減少については， 節で詳細を?察する．
図 に示すように，夏季は ???， ? ??の割合が増加していた．冬季には， ?の
割合が 前後まで増加していた．夏季の ???は主に ???であり，冬季の ???は
主に ???に相当していた．前述のように，夏季の揮発性粒子は主に硫酸塩粒子
（ ? ?や ?? ?）で構成されている．揮発性粒子の割合が高くなる 月中旬~
図 昭和基地で観測された非揮発性粒子の割合と， ?＜ μ の水溶性エアロゾル成分の割合
の季節変化．
?＜ μ
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月上旬には， ? ??の割合も増加していた． ? ??は海洋性生物活動起源の の
光酸化で生成するため，海洋生物活動起源物質が揮発性粒子あるいはその前駆物質の主な
発生源であると?えられる．
冬季には ?の割合が増加していた．また， ?と ?の相関関係も良く，
?＝ ?－ ，
の関係が得られた．そのため， ?は海塩成分であると?えられる．海塩粒子は約 ° で
揮発するため（ ），本研究では海塩粒子を非揮発性粒子に分類し
た．以上から，冬季に存在する非揮発性粒子のほとんどは海塩粒子で構成されていると?
えられる．最近の海洋境界層の観測（ ）やモデル（ ? ）
から，海洋表面起源の超微小海塩粒子が存在することが示唆されているため，海洋表面か
らの海塩粒子放出が，冬季に観測される超微小海塩粒子のソースの つと言えるだろう．
図 に， ?＜ μ の ?濃度と ???濃度の関係を示す． ???濃度は， ?
濃度を指標として海水組成比（ ）を用いて計算した． ?濃度が増加するに従
い， ???濃度が負の値をとる傾向があった． （ ）や
（ ）が示したように，この ?と ???の関係は，海氷上での
（ ? ? ? 形成）と密接な関わりがある．そのため，図 で得られた関係は，海氷起
源の海塩粒子が超微小粒子域に分布していることを強く示唆している．海氷上からの海塩
粒子の発生は， のような物理過程で起こると?えられるが，超微小域の海塩
粒子粒子の発生過程や発生量については，まだよくわかっていない．
図 ?＜ μ で得られた ?と ???の関係
? ??? ?＜ μ
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冬季の非揮発性粒子の割合減少
図 に，冬季の非揮発性の割合， 濃度（ ?＞ ），風速の変化を示す．冬季に風
が強くなる荒天時には， 濃度が増加していた．非揮発性粒子の割合は 濃度が増加す
る時や風が強くなる時に増加していた．一方，非揮発性粒子の割合が減少する時は風が弱
く， 濃度が減少している時に対応していた．非揮発性粒子の割合が高い時と低い時の空
気塊の履歴を比較するため， 日間の後方流跡線解析を実施した．流跡線解析には，
モデル（ ）で 再解析データを用いて
で計算した．
図 に，非揮発性粒子の割合が高い時と低い時の典型的な流跡線解析結果を示す．非揮
発性粒子の割合が高い時（ 月 日， 日）には，空気塊は海洋~海氷域や沿岸域から昭和
基地に輸送されていた．この荒天時の空気塊の輸送や海塩粒子の増加は， （ ）
の結果とよく一致していた．一方，図 に示したように，非揮発性粒子の割合が減少する
時（ 月 日， 月 日）には内陸上空から空気塊が沈降してきていた．冬季の南極自由
対流圏中の 濃度は＜ ??まで減少することがあるが（原ほか， ），上空では硫
酸粒子のような揮発性粒子の割合が高いことが予想される．
冬季に卓越する超微小海塩粒子と大気化学過程との関係
図 に示すように，冬季でも低気圧活動による荒天により 濃度が一時的に数百 ??
図 風速， 濃度，非揮発性粒子の割合の時間変化
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まで増加することがある（岩井， 長田ほか， ）．荒天による
濃度の増加は境界層内だけではなく，自由対流圏でも起きている（
原ほか， ）．前述のように冬~春季の 濃度増加時には，超微小粒子のほとん
どが海塩粒子であるため，境界層内や自由対流圏に大量の海塩粒子が分散していると言え
よう．超微小~粗大粒子域の海塩粒子は，海氷上で組成分別過程の進んだ海塩粒子を多く含
んでいる（ 原ほか， ）． （ ），原ほか（ ）
で示したように，組成分別をした海塩粒子は 塩が濃縮した状態であり，吸湿特性に富む
?， ??， ?が粒子表面に存在している．組成分別をした海塩粒子は，海洋
域起源の海塩粒子と比べると吸湿特性に富む海塩粒子となっているため， としての
活性は非常に高くなっていることが期待される．冬季の 数濃度は，地上付近では数十
??（長田ほか， ），自由対流圏では＜ ??（原ほか， ）まで減少することを
?慮すると，海洋域起源の海塩粒子や海氷起源の組成分別をした海塩粒子の大気への放出
と分散が，冬季~春季南極域の 供給源となっていることが示唆される．雲の存在は熱
収支（特に地表付近）に大きな影響を与えるため，冬季の海塩粒子の分散が雲過程を介し
て冬季の南極域の熱収支に大きな影響を及ぼしている可能性がある．
図 冬季に非揮発性粒子の割合が下がった時の 日間の後方流跡線
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結 論
， を使用して，超微小粒子の粒径分布とその揮発特性を昭和基地で連続観
測した．夏季には ° に昇温させると微小粒子域の粒子の多くが揮発し，超微小粒子
モードは粒径が小さい方へ分布が変化することが多かった．また， ° に昇温させると，
ほとんどの粒子が揮発していた．揮発性粒子の割合が＞ に達することがあった ?＜
μ では， ???や ? ??の割合が増加しており，揮発性粒子は ???や ? ??
を主成分としていることが示唆される．揮発性粒子は ° 以下と ° 前後で揮発する
揮発特性を示していたため， ? ? ? ?粒子，硫酸塩（ ?? ?， ? ?）の
状態で存在していることが?えられる．
冬季では， ° 昇温においては夏季に見られたようなモードの変化はほとんど確認さ
れなかった． ° 昇温では揮発性粒子が存在していたが，ほとんどが非揮発性粒子で占め
られていた．冬季の非揮発性粒子の割合は，＞ となることがあった． ?＜ μ では，
?や ?の割合が増加しており，冬季の超微小粒子のほとんどが海塩粒子で構成されて
いることが示唆される．また， ?＜ μ の海塩粒子にも海氷上での
（ ? ?・ ? 形成）が確認されていたため，海洋表面起源の海塩粒子に加え，海氷起
源の海塩粒子も超微小海塩粒子に含まれているようである．
冬季には，非揮発性粒子の割合が夏季と同程度まで減少することがあった．冬季の非揮
発性粒子の割合が増加する時は，荒天時で海洋域か大陸沿岸域から空気塊が輸送され，海
塩粒子が増加する時に対応していた．一方，非揮発性粒子の割合が減少する時は，大陸内
陸部上空から昭和基地へ流入する時に対応しており，内陸部上空では，数濃度は低いなが
らも揮発性粒子の割合が高かった．
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